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5, Kov. 1971 

Silylsubstituierte Harnstoffderivate und ein 
Verfahren zu ihrer Herstellung _ 

Silylsubstituierte Harnstoffderivate sind aus der deutschen 
Offenlegungsschrift 1 812 562 bekannt geworden. Sie werden 
durch Umsetzung von Aminoalkylsilanderivaten mit Isocyanat- 
gruppen aufweisenden Polyathern hergestellt. Die dabei er- 
haltenen Stoffe eignen sich als Haf tvermittler , ferner als 
grenzflachenaktive Agentien und als Vorprodukte zur Her- 
stellung von Organopolysiloxanen. Ein wesentliches Merkmal 
dieser silylsubstituierten Harnstoff-Derivate ist ihr Aufbau 
aus Polyathern, die lediglich eine Urethangruppe bezogen auf 
iJede Hydroxygruppe des Polyathers aufweisen, d.h. eine extrem 
geringe Urethangruppenkonzentration enthalten und als Harn- 
stoffgruppen lediglich silylsubstituierte Harnstof f endgruppen 
besitzen, Diese Produkte eignen sich oedoch nicht zur Her- 
stellung von kaltvernetzbaren hochwertigen Filmen, licht- 
echten Lacken, Fasern, Beschichtungen und Flachengebilden 
hoher Zahigkeit, Festigkeit, hoher Harte, Abriebf estigkeit , 
ReiBf estigkeit und hoher Elastizitat. Sie besitzen zwar 
gegeniiber Feuchtigkeit eine hohe Reaktivitat, sind jedoch 
nicht lagerbestandig und infolge ihrer schlechten mechanischen 
Eigenschaften fiir einen praktischen Einsatz ungeeignet. Ami- 
nomethylalkoxysilan-Derivate enthaltende polymere Verbindungen 
mit hoher Lagerstabilitat bei gleichzeitig hoher Reaktivitat 
bei ihrer Applikation sowie hohem Werteniveau der Endprodukte 
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sind indessen bisher nicht bekanat geworden. 

Solche technisch vorteilhaf ten Produkte werden mit der vor- 
liegenden Erfindung zur Verfiigung gestellt. 

tfberraschend wurde gefunden, dafl man die hohe Reaktivitat 
a^-Aminomethyl~alkoxy-silan-Derivate enthaltender Polyaddi- 
tionsverbindungen auch sehr hohen Molekulargewichts in viel- 
faltiger Form in technisch verwertbarer Weise gezielt steuern 
kann, d.h. je nach gewiinschtem Applikationsgebiet der Ver- 
fahrensprodukte die Reaktivitat bei gleichzeitig hoher 
lagerbestandigkeit steigern oder mafiigen kann und ferner 
das Eigenschaftsniveau vernetzter Endprodukte gegeniiber dem 
bisherigen Stand der Technik auBerordentlich erhohen kann. 
Trotz extrem hoher Reaktivitaten der Verfahrensprodukte 
gegeniiber Feuchtigkeit kann dabei ein storungsfreier Aufbau 
der Polyadditionsprodukte durchgefuhrt werden. In besonders 
bevorzugter Form gelingt dies durch die Synthese von solchen 
Polyadditionsprodukten, die durch Wasserstoffbriickenbindungen 
und Molekularassoziation ausgepragte Assoziationstendenz 
zeigen und ferner durch Anwendung bisher unbekannter, spezi- 
fisch stabilisierender Stoffe bei der Synthese. 

Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist ein Verfahren zur 
Herstellung von Alkoxysilangruppen aufweisenden Polyadditions- 
produkten, dadurch gekennzeichnet, daB man Verbindungen der 
allgemeinen Forme 1 

R'a 

(RO- ) 3 ^ a ii-CH-NH-R"^NH-R IV 
R» 

in der 

R ein C^g-Alkyl- oder C^-C^ 4 -Cycloalkylrest oder ein 
Phenylrest, 
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R» ein gegebeneniall s halogen- oder cyansubstituierter 
C^^-AlSyl-, C 4 -C 1() -Cjc3oalkyl- oder C 6 -G 1() -Aryl- 
rest , 

R" ein Wasserstoffatom oder ein Methyl- oder Phenylrest, 

R m ist ein zweiwertiger aliphatischer , cycloaliphatischer, 
araliphatischer oder aroma tischer Kohlenwasserstoffrest 
mit 2 bis 16 Kohlenstof fatomen, 

R'a 

R IV =H , -CH-Si('0R) 3-a f 
R" 

a = 0,1, 2 ist, 

mit Polyisocyanaten und gegebenenfalls Verbindungen mit 
mindestens zwei aktiven Wasserstof fatomen vom Molekularge- 
wicht von 62 bis 6000, gegebenenfalls in Gegenwart von Losungs- 
mitteln, umsetzt. 

Als Ausgangsmaterialien fur die Herstellung der erfindungs- 
gemfiBen Verfahrensprodukte kommen die an sich bekannten 
aliphatischen, cycloaliphatischen, araliphatischen und aro- 
matischen Polyisocyanate in Betracht, beispielsweise 
1 , 4-Tetramethylendiisocyanat , 1 , 6-Hexamethylendiisocyanat , 
1 ,12-Dodecandiisocyanat, Cyclohexan-1 ,3- und -1 ,4-diiso- 
cyanat sovie beliebige Gemische dieser Isomeren, 1-Iso- 
cyanato-3,3,5-trimethyl-5~isocyanatomethyl-cyclohexan, 1 ,3- 
und 1 ,4-Phenylendiisocyanat, 2,4- und 2,6-Toluylendiisocyanat 
sowie beliebige Gemische dieser Isomeren, m-Xylylendiiso- 
cyanat, 2,4- und 2,6-Hexahydrotoluylendiisocyanat sowie be- 
liebige Gemische dieser Isomeren, n^'-Diisocyanatodicyclo- 
hexylmethan, Diphenylmethan-4 , 4 f -diisocyanat , Naphthylen-1 ,5- 
diisocyanat, Triphenylmethan-4 ,4' , A"-triisocyanat, Poly- 
pheny lpolymethylen-polyisocyanate wie sie durch Anilin- 
Pormaldehyd-Kondensation und anschliefiende Phosgenierung er- 
halten werden, Carbodiimidisoeyanat-Addukte aufweisende Poly- 
isocyanate, wie sie gemaB der deutschen Patentschrift 
1 092 007 erhalten werden, Diisocyanate, wie sie in der 
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amerikanischen Patentschrift 3 492 330 beschrieben werden, 
Allophanatgruppen aufweisende Polyisocyanate, wie sie 
gemSB der britischen Patentschrift 994 890, der belgischen 
Patentschrift 761 626 und der veroffentlichten hollandischen 
Patentanmeldung 7 102 524 beschrieben werden, Isocyanurat- 
gruppen aufweisende Polyisocyanate, wie sie in den deutschen 
Patentschriften 1 022 789 und 1 027 394 sowie in den 
deutschen Off enlegungsschriften 1 929 034 und 2 004 048 be- 
schrieben werden, Biuretgruppen aufweisende Polyisocyanate, 
wie sie in der deutschen Patentschrift 1 101 394, in der 
britischen Patentschrift 889 050 und in der franzBsischen 
Patentschrift 7 017 514 beschrieben werden, durch Telomeri- 
sationsreaktionen hergestellte Polyisocyanate, wie sie in der 
belgischen Patentschrift 723 640 beschrieben werden, Ester- 
gruppen aufweisende Polyisocyanate gemafl den britischen 
Patentschriften 956 474 und 1 072 956, ferner aliphatische, 
cycloaliphatische, araliphatische oder aromatische Poly- 
isocyanate wie sie von ¥. Siefgen in Justus Liebig's Annalen 
der Chemie, 562, Seiten 75 bis 136, genannt werden, Um- 
setzungsprodukte der obengenannten Isocyanate mit Acetalen 
gemSB der deutschen Patentschrift 1 072 385, Isocyanate, wie 
sie in den deutschen Patentschriften 1 022 789 und 1 027 394 
genannt werden. 

Selbstyerstandlich ist es auch mSglich, beliebige Mischungen 
der obengenannten Polyisocyanate zu verwenden. 

Besonders bevorzugt werden in der Regel die technisch leicht 
auganglichen Polyisocyanate, z.B. das 2,4- und 2 , 6-Toluylen- 
diisocyanat sowie beliebige Gemische dieser Isomeren und 
Polypheny 1-polymethylen-polyisocyanate , wie sie durch Anilin- 
Pormaldehyd-Kondensation und anschlieBende Phosgenierung her- 
gestellt werden. 
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Ferner sind bevorzugt 1 ,4-Tetramethylendiisocyanat , 1,6- 
Hexamethyleridiisocyanat , 1 -Isocyanato-3 , 3 , 5-trimethyl-5-iso- 
cyanatomethyl-cyclohexan, m-Xylylendiisocyariat und 4,4'-Di- 
isocyanato-dicyclohexylmethan. 

Als gegebenenfalls mitzuverwendende Verbindungen, die min- 
destens zwei mit Isocyanaten reaktionsf ahige Wasserstoff- 
atome aufweisen, sind vorzugsweise Polyhydroxylverbindungen 
oder Polyamine zu verstehen. Diese Verbindungen haben 
Molekulargewichte von 62 bis 10 000, bevorzugt von 800 - 
5000. Sie sind an sich bekannt und z.B. im Kunststoff- 
Handbuch, Band VII, Polyurethane, von Vieweg und Hochtlen, 
Carl Hanser Verlag MUnchen, 1966, Seiten 45 - 74 beschrieben. 
Als Beispiele seien genannt: Sthylenglykol, Butylenglykol, 
Hexandiol 1,6, Xthylendiamin, Trimethylolpro^an, Sorbit, 
Pentaerythrit , Sucrose . 

Genannt seien ferner beispielhaft aus mono- oder polyfunktio- 
nellen Alkoholen und Carbonsauren oder Oxycarbonsauren, gege- 
benenfalls unter Mitverwendung von Aminoalkoholeri, Diaminen, 
Oxyaminen oder Amino carbonsauren nach bekannten Verfahren 
hergestellte , lineare oder verzweigte Polyester odes* Poly- 
esteramide, die auch Heteroatome, Doppel- und Dreifach- 
bindungen sowie modif izierende Reste von ungesattigten oder 
gesSttigten FettsSuren oder Fettalkohole enthalten konnen. 
Genannt seien ferner durch Polymerisation von Alkylen- 
Oxyden, DiSthylenoxid , Propylenoxid , Styroloxid, Epichlor- 
hydrin oder Tetrahydrofuran gewonnene lineare Polyaikylen- 
glykolfither. Auch Mischpolymerisate konnen Verwendung 
finden. Geeignet sind ferner durch Anlagerung der genanrrten 
Alkylenoxide an z.B. polyfunktionelle Alkohole , Amino- 
alkohole oder Amine gewonnene lineare oder verzweigte An- 
lagerungsprodukte • Als polyfunktionelle Startkomponenten 
fur die Addition der Alkylenoxide seien beispielhaft ge- 
nannt: H 2 0, ithylenglykol, 1 ,2-Propylenglykol, Trimethylol- 
propan, 1 ,2,4-Butantriol, Glycerin, Pentaerythrit , Sorbit 
sowie Oligosacharide und der en wafirige Losungen, Poly- 
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sacharide, Ricinusol, Athanolamin, Diathanolamin, Triathanol- 
amin, Anilin, Arylendiamine , Alkylendiamine vom Typ Athylen- 
diamin, Tetra- oder Eexaathyiendiamin und auch Ammoniak. 
SelbstverstSndlich kcnnen auch Gemisohe linearer und/oder 
verzweigter Polya Iky lenglyko lather verschiedenen Typs einge- 
setzt werden. Diese Polyalkylenglykolather konnen auch in 
Mischung mit anderen Hydroxy Iverhindungen oder Aminen ver- 
wendet werden, z,3. in Mischung mit 1 ,4~Buty lenglyko 1, Tri- 
methylolpropan, Glycerin, 2, 3 -Buty lenglyko 1, Pentaerythrit , 
Weinsaureestern, Ricinusol, Tallol, Polyestern, OH-gruppen- 
haltigen Polycarbonaten, Polyacetalen, Polyamiden, Poly- 
lactonen, Poly lac tamen. Auch OH- und/oder SH-Gruppen auf- 
weisende Polythioather , mit Alkylenoxid umgesetzte Phenole, 
Formaldehydharz , HydrieningsproduKte von £thylen~01ezin~ 
Kohlenoxid-MIschpoiymerisaten und Epoxidharzen, ferner 
Amino gruppen aufweisende Verbindungen wie Aminopolyather , 
Polyester oder Po lyure thane , daruber hinaus Carboxylgruppen 
und/oder cyclische Anhydridgruppen aufweisende Verbindungen, 
die daneben noch Ather-, Ester-, Amid-, Harnstoff-, Urethan- 
oder Thioather gruppen enthalten konnen, seien als Beispiele 
flir geeignete, aktive H-Atome aufweisende Verbindungen ge~ 
nannt. 

ErfindungsgemMB bevorzugte Verbindungen sind mindestens zwei 
Hydroxylgruppen aufweisende Polyester vom Molekulargewicht 
400 bis 4000, die z.B. durch Umsetzung von Adipinsaure oder 
PhthalsSure mit z.B. Athyienglykol, Butylenglykol , Hexan- 
diol-1,6 oder Neopentylglykol hergestellt werden, Poly- 
Sther vom Molekulargewicht 400 bis 4000, wie sie z.B. durch 
Polymerisation von Tetrahydrofuran erhalten werden, Thio- 
ather vom Molekulargewicht 400 bis 4000, welche z.B. durch 
Selbstkondensation von Thiodiglykol erhalten werden, mindes- 
tens zwei Hydroxylgruppen aufweisende Polycarbonaten vom 
Molekulargewicht 400 bis 4000, welche z.B. durch Umsetzung 
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von Hexandiol-1 ,6 mit Diphenylcarbonat erhalten werden. 

Zur Herstellung der Verfahrensprodukte einzusetzende Silan- 
derivate der Forme 1 
R ,a 

(R0-), Si-CH-NH-R"<-NH-R IV 
' ;>-a j 

R" 

in der R, R', R", R 1 ", R IV und a die bereits erwahnte Be- 
deutung haben, sind z.B. folgende Verbindungen: 

1 . H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -SI ( -OC 2 H 5 ) 3 

2 . H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si< -OC 2 H 5 ) 2 

CH 3 

3. H 5 N-CH ? -CH ? -NH-CH 2 -Si(-OCH 5 

2 2 2 ^ ^-CH 3 /3 

4. H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(-0C 4 H 9 ) 3 

5 . H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si ( -OCH 2 -C 6 H 5 ) 3 

6. H 2 N-(CH 2 ) 6 -NH-CH 2 -Si{-0C 2 H 5 ) 3 



KH 2 




-NH-CH 2 -Si ( -OC 2 H 5 ) 3 



8 . ( C 2 H 5 0- ) 3 Si-CH 2 -HN- ( CH 2 ) g-NH-CHg-Si ( -OC 2 H 5 ) 3 
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9. H 3 C \^W- NH 2 



%C ^ ^ 

H 3 C CH 2 -NH-CH 2 -Si(-OC 2 H 5 ) 3 

2 2 2 2 , v CH 2 

CH^O^ * 

Diese Silanderivate konnen entsprechend der Lehre der 
deutschen Offenlegungsschriften 1 812 564 und 1 812 562 her- 
gestellt werden. Allgemein kann man sie z.B. durch Umsetzung 
von Aminen der Pormel rIV_ hn _ R i*_nh mit Z * B * Chlormethyl- 
triathoxysilan, Brommethyl-triathoxysilan, Methyl-chlor- 
methyldiathoxysilan, Dimethyl-chlormethyl-athoxysilan, 
Methyl-brommethyl-diathoxysilan, Methyl-brommethyl-di-n- 
propoxysilan herstellen. 

Zur Her ste Hung der Verfahrensprodukte verfahrt man in der 
Weise, dafi man ein Silanderivat der Formel 

(R0-), Si (R ' ) -CH-NH-R "<-NH-R IV 

R« 

in der R, R 1 , R», R% R IV , a die bereits angegebene Bedeutung 
aufweisen, mit einem Polyisocyanat, gegebenenfalls mit Ver- 
bindungen mit mindestens zwei aktiven Wasserstoffatomen 
bei einer Tempera tur zwischen -20°C und 150°C, vorzugs- 
weise in Gegenwart eines Losungsmittels umsetzt. Die Mengen- 
verhaltnisse zwischen des Polyisocyanats und dem Silan- 
derivat der obengenannten Formel und den gegebenenfalls mit- 
zuverwendenden Verbindungen mit aktiven H-Atomen bemifit 
man so, dafi man im allgemeinen aquivalente Mengen einsetzt, 
d.h. daB eine Isocyanatgruppe zur Reaktion mit einer Amino- 
gruppe kommt. Es 1st dabei durchaus moglicii, die Poly- 
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isocyanate in verkappter Form einzusetzen, d.h. als Reaktions- 
produkt mit einer leicht abspaltbaren Bindung z.B. als Re~ 
aktionsprodukt mit Phenolen, tert. Butanol, Imidazol, als 
Uretdionderivat oder als .Bisulf itaddukt . Die Verwendung von 
Isocyanaten in verkappter Form is an sich bekannt. Bevor- 
zugt werden {X,<^-Diisocyanato-Polyester , c£,o)~Diisocyanato- 
polyather, #,(^~Piisocyanato-Polyesterurethane und/oder Poly- 
harnstoffe und zusatzlich Kettenverlangerungsmittel verwen- 
det, bevoreugt Diamine, z.B, ithylendiamin, Trimethylendiamin, 
1 , 6-Hexamethylendiamin, 1 -Amino-3 , 3 , 5-tr imethyl-5~aminome thy 1- 
cyclohexan, 4,4 '-Diaminodicycl ohexylme than, Hydrazin, Hydrazin- 
hydrat, Carbodihydrazid, 4,4 '-Diaminodipheny lme than. 

Die Umsetzung der obengenannten Reaktionskomponenten erfolgt 
vorzugsweise in Gegenwart eines Losungsmittels , z.B. in 
Gegenwart von Benzol, Toluol, Cyclohexan, Aceton, Essig- 
ester, Tetralin, Dimethylf ormamid , Athanol^ n-Propanol, 
n-Butanol . 

Uberraschenderweise wurde beobachtet, daB die Verfahrens- 
produkte in stabiler lagerbestandiger Form erhalten werden, 
wenn bei der Umsetzung des obengenannten Silanderivats der 
allgemeinen Formel mit den Polyisocyanaten sekundare oder 
tertiSre Alkohole halogenierte Alkohole, araliphatische Al- 
kohole oder halogenierte Kohlenwasserstoffe oder acylierte 
Amide anwesend sind. Dementsprechend ist erxindungsgemaB ein 
Verfahren bevorzugt, das darin besteht, daB das Losungsmittel 
vollstandig oder teilweise aus sekundaren oder tertiaren Al- 
koholen oder halogenierten Kohlenwasserstoff en oder aeylier- 
ten Amiden besteht. Die sekundaren oder tertiaren Alkohole 
oder halogenierten Kohlenwasserstoffe oder acylierten Amide 
konnen dabei in einer Menge von 0,5 bis 97 Gew.-$, vorzugs- 
weise 10 bis 80 Gew.~%, bezogen auf die Summe der Reaktions- 
komponenten, mitverwendet werden. Auf diese Weise gelingt es, 
eine vorzeitige Gelierung, Verne tzung oder Sedimentbildung 
der im LSsungsmittel gelosten Umsetzungsprodukte zu verhin- 
dern. 
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Als sekundare und tertiare Aikohole selen Isopropanol, Isohu- 
tanol, Cyclohexanol, tert. Amylaikohol, tert. Butanol, als 
chlorierte Aikohole Chlorathanol, Triohlorathanol, als arali- 
phatisohe Alkohcle Benzylalkohol gsnasnt* Isopropylalkohcl 
und tert. Butanol slnd bevorzugt. Bevorzugte Losungsgemische 
sind Toluol-Isopropancl(i : 1 ) , To luol-tert. Butanol (1 : 1 ) , Xylol- 
Isopropanol-Athano 1(1:1:1), To luol-tert . Butanol-n-Butanol 
(1:1:1), (Gew»-Verhaltrii£se) , 

Mitzuverwendende halogenierte Kohlenwasserstoffe sind z.B. 
Athylenchlorid, Chloroform, Trie hi oraoncfiuorme than, Per- 
chlorathylen oder Trichlorathylen. Als aeylierte Amide seien 
insbesondere Dimethylf ormanid, Methyl!" ormamid und Dimethyl- 
acetamid genannt. 

Die stabilisierende Wirkung der sekundaren oder tertiaren 
Aikohole kann weiter erhdht und gleichzeitig die Reaktivitat 
der Verfahrensprodukte bei der Yernetzung durch Luftf euch- 
tlgkeit aufierordentlich gesteigert werdeti, wenn zusatzlich 
kleine Mengen an Saureanhydriden und Sauren oder Sauren ab- 
spaltende Verbindungen zugesetzt werden. Die aktivierende 
Wirkung dieser sauren Zusatze kommt beini VerdampfungsprozeB 
2ur Wirkung, wahr end in verschlossenen Losungen durch diese 
Zusatze eine vollig konstante Viskositat der LSsungen er- 
reichbar ist, die iiber einen Zeitraum von einem halben Jahr 
innerhalb der Fehlergrenze der Messung konstant bleibt. Diese 
Stabilisierung mit aktivierender Wirkung bei der Durch- 
ftihrung von Verne tzungsreakti one n ist von entscheidender 
praktischer Bedeutung, well nicht nur eine lange Stand- 
stabilisierung in gegenuber Luftf euchtigkeit verschlossenen 
Gefaflen gewahrleistet wird* sondern auch eine auBerordent- 
lich rasche Vernetzungsreaktion zu einem gewunschten Zeit- 
punkt selbst bei Temperaturen urn -10°C durchfiihrbar wird. 
Hierdurch gelingt es, die erf indungsgemaBen, hochreaktiven 
und extrem leicht iiber Siloxangruppen vernetzbaren neuen 
Stoffe in lagerstabile Produkte zu iiberfiihren, wodurch eine 
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aufierordentlich breite Anwendungsmoglichkeit der aeuen, zu 
einem gewunschten Zeitpunkt leicht vernetzungsfahigen Pciy- 
meren, gegebea 1st. Hierbei werden Polymers aufgebaut, die 
in ihrer Yernetzungsgeschwindigkeit und im quantitative n Ab- 
lauf der Vernetzung unter Bildang stabiler Polys iloxan-Bin- 
dungsarten bisher in der Chemie vernetzungsfahigen Hoch- 
polymerer eine Spitzenstellung einnehmen. 

Das erfindungsgemafie Verfahren ermoglicht den Aufbau mannig- 
faltig variationsfahiger Polymerer, die durch Iuftf euchtig- 
keit oder Feuchtigkeit enthaltende organische Jjosungsmittel 
bzw. Feuchtigkeit enthaitende indif ferenter Gase kalt ver- 
netzbar sind und die gewiinschtenfalls selbst bei Tempera- 
turen unter 0°C ohne Katalysatoren, ohne zusatzliche Ver- 
netzer und ohne Hitzeeinwirkung vernetzt werden konnen. 

Als Sauren, Saureanhydride oder Sauren ebspaltende Verfcin- 
dungen, die im Sinne der Srfindung eine zusatzlich stabili- 
sierende und bei der Vernetzung der erf indungsgemaBen Pro- 
dukte durch Luftf euchtigkeit stabilisierende Wirkung aus- 
iiben seien beispielsweise genannt: 

Essigsaureanhydrid, Essigsaure, Ameisensaure, Propionsaure , 
Buttersaure, Trichloressigsaure, p-Toluolsulfonsaureester, 
Dime thy lcarbamidsaurechlorid , Benzoylchlorid, N-Phenylcar- 
bamidsaurechlorid, Chloracstaldehyd, Chloral, Propionsaure- 
anhydrid, gemischte Anhydride niederer Carbonsauren, cyclische 
Anhydride wie Maleinsaureanhydrid, Phthalsaureanhydrid," 
Tetrahydrophthalsaureanhydrid, Halbester von cyclischen 
Saureanhydriden, z.B. aus einem Mol Phthalsaureanhydrid mit 
einem Mol Methanol, Butanol, Isopropanol oder Halbester 
dieser cyclischen Saureanhydride mit Glykolen, die in ihrem 
Molekul gleichzeitig eine OH- und Carboxylgruppe enthalten, 
z.B. aus einem Mol Maleinsaureanhydrid oder Hexahydrophthal- 
saureanhydrid mit einem Mol Glykol, 1 , 3-Propylenglykol, 1,4- 
Butandiol. Auch Zusatze von kleinen Mengen leicht hydroly- 
sierbarer Ester wie Borsaureester, Oxalsaurediathylester, 
Orthoameisensaureathylester, Umsetzungsprodukte des p-Toluol- 
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sulfonylisocyanats mit Alkoholen Oder Aminen oder der Zusatz 
von kleinen Mengen an p-Toluolsulf onylisocyanat, Acylisocya- 
naten wie Benzoylisocyanat , Zusatze von Hydrochloride n des 
Trimethylamins, Triathylamins konnen von Vorteil sein. 
Diese Stabi.lisjatoren mit gleichzeitig beschleunigender ¥irkung 
beim Vernetzungsprozefi werden bevorzugt in Mengen von 0,2 bis 
5 Gew.-#, bezogen auf Festsubstanz, den Losungen der Ver- 
fahrensprodukte in Alkoholmischungen 

aber auch in stabilisierenden Losungsmitteln wie Chloroform, 
Methylenchlorid, Perchlorathylen, Trichlorathylen, Dimethyl- 
formamid, Dimethylacetamid, Formamid zugesetzt. 

Werden die Yerfahrensprodukte in Abwesenheit von stabili- 
sierend wirkenden Alkoholen oder vorgenannten losungsmitteln 
synthetisiert, so kann es oft zweckmaBig sein, den losungen 
der Yerfahrensprodukte in indiff erenten organischen losungs- 
mitteln wie Aceton, Me thy lathy Ike ton, Methylisopropylketon, 
Xthylacetat, Butylacetat, Xylol, Toluol, Dioxan, 1,3-Dioxoan, 
Cyclohexanon oder Mischungen dieser Losungsmittel auch 
wasserbindende Mittel, wie Methoxymethlisocyanat , Phenyliso- 
cyanat, p-Tolylsulf onylisocyanat , Acylisocyanate, Chlorcar- 
bonylisocyanefc, leicht verseifbare Ester der Oxalsaure oder 
Bors&ureester zuzusetzen und anschliefiend zusatzlich die 
stabilisierend wirkenden Alkohole beizumischen. Gewiinschten- 
falls konnen auch erhohte Mengen z.B, 10-15 Gew.-# an 
aliphatischen, cycloaliphatischen, araliphatischen Carbon- 
saureanhydriden, gemischten Anhydriden oder cyclischen An- 
hydriden zugegeben werden* Dabei konnen sich in den gelosten 
Verfahrensprodukten ttber Austauschreaktionen mit Alkoxy- 
gruppen partiell in geringem Umfang Acyloxy-silan-Gruppierungen 
oder bei Zusatz freier Carbonsauren partiell Silanolgruppen 
ausbilden. 

Den Verfahrensprodukten konnen die an sich bekannten 
aktiven oder anaktiven Fullstoffe zugegeben werden, z.B. 
Kreide, Talkum, Kieselerde, Kieselgel, Quarzpulver, Titan- 
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dioxid, Eisenoxide, Zirkonsilicat . Calciumsulfat , Aluminium- 
oxid, Magnesiumoxid, RuB, Graphit, Sand und bekannte feindis- 
perse Fttllstoffe auf der Grundlage von Siliciumoxid, wobei 
alle diese Fttllstoffe entweder hochentwassert Oder durch Ent- 
wasserung in den bevorzugten stabilisierend wirkenden Alko- 
holen und ihren sauren Zusatzen wasserfrei gemacht werden. 

Die Verfahrensprodukte und insbesondere die erfin- 
dungsgemafi stabilisierten Produkte sind hochwertige, durch 
f euchtigkeit oder verkappte Wasserahspalter kalth&rtende , 
d.h. ohne Hitzeeinwirkung extrem leicht vernetsende Stoffe, 
die zu mannigfaltigen Endprodukten z.B. elastischen oder 
harten vernetzten Polymeren hoher Chemikalienbestandigkeit 
und Temperaturbestandigkeit umgewandelt werden konnen. Sie 
kbnnen zur Herstellung hochelastischer Filme, zur Herstellung 
hochlichtechter und chemikalienbestandiger Lackilberzuge und 
Beschichtungen auf beliebigen Unterlagen, zur Herstellung 
gummielastischer Gegenstande, Fasern, Dichtungsmassen be- 
liebiger Art, verwendet werden, sie konnen ferner sum 
Einbetten elektrischer Vorrichtungen, zur Isolierung gegen 
Kalte oder Hitze, zur Laminierung der verschiedensten Pig- 
mente, zur elastischen Umhtillung der verschiedensten wasser- 
loslichen Pflanzennahrsalze, Arzneimittel, als Korrosions- 
schutzmittel , zur Metallgummierung von z.B* Silber, Aluminium, 
Kupfer, als gut haftende vernetzungsfreie Hydrophobiermittel, 
als rasch vernetzende oberf lachenaktive Verbindungen , als 
Laminierungs- und Giommierungsmittel fur Fasern und Vliese, 
als Vliesbinder, als hervorragende Klebstoffe Verwendung 
finden. Erf indungsgemafi lassen sich die verschiedensten Kunst- 
stoffsegmente xiber Siloxanbrticken vernetzen und miteinander 
kombinieren, wobei man auch vielfach den erf indungsgemaflen 
Produkten entweder wahrend der Herstellung oder bei der Ver- 
netzung Aminoalkylsilanderivate der schon genannten allge- 
meinen Forme 1 
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(R0-) 



3-a 




in der R, R f , R" und a die schon genannte Bedeutung auf- 
weisen, und R V ein Wasserstoffatom oder ein gegebenenfalls 
cyansubstituierter Alkyl-, Cycloalkyl-, Arylalkyl-, Aryl- 
oder Alkylarylrest mit bis zu 46 C-Atomen darstellt, in 
Mengen von 2-60 Gew.-jS zusetzt, wodurch Haftvermogen, 
Vernetzungsgrad und Quellverhalten gesteuert werden konnen. 
Durch den Einsatz von erf indungsgemafi stabilisierten und 
bei der Applikation aktivierten Produkten warden neue wirt- 
schaftliche Techniken in der Beschichtung, in der Imprag- 
nierung, in der nicht klebenden Ummantelung beliebiger, 
synthetischer und nattirlicher Fasern und Faden durchfuhrbar , 
die klebfrei beschichtet werden und mit holier Geschwindig- 
keit klebfrei auf Rollen aufgerollt werden konnen. Auch eine 
rasche durchftihrbare Tauchlaekierung, Tauchbeschichtung fur 
die Isolierung von Kabeln, die Herstellung von rasch ab- 
reagierenden Kabelummantelungen fur die Drahtlackierung, die 
Anwendung rasch vernetzender Stoffe mit Klebeeigenschaf ten 
und gutem Haftvermogen wird hierdurch in eleganter Weise er- 
moglicht. Interessant ist auch die rasche und klebfreie 
Umhlillung Feuchtigkeit enthaltender Pigmente. 

Die erf indungsgemaBen Produkte konnen desweiteren gewiinschten- 
falls mit in bekannter Weise vernetzbaren Organopolysiloxanen 
gemischt werden, z.B. solchen, die durch Kondensation von 
Chlor- und Alkoxysilanen durch Cohydrolyse mit Wasser oder 
durch Polymerisation von cyclischen Organosiloxanen mittels 
alkalischer oder saurer Katalysatoren hergestellt sind und 
z.B. mit cC, -Dihydroxypolydimethylsiloxanen zusammen ver- 
netzt werden. Die Yerfahrensprodukte sind desweiteren hoch- 
intereasante reaktive Stoffe zur Durchfuhrung 7011 Matrix- 
Reaktionen nach der Lehre der belgischen Patentschrif t 
746 982 sowie fur die Impragriierung von Schaumstof f en . 
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Die neuen erfindungsgemaBen Stoffe ermoglichen ferner die 
Herstellung von durch Feuchtigkeit kaltvernetzenden Kunst- 
stoffen, z.B. von gut haftenden elastischen, hochlichtechten 
ttberziigen und Lackierungen auf Metallen und Edelmetallen der 
verschiedensten Art, durch einfache und rasche Tauchlackierung 
von metallischen Gegenstanden wie Blechen, geformten Metall- 
teilen, ferner die Herstellung elastischer und abriebbe- 
standiger halbharter oder harter Kunststoff lackierungen. 

Auch die Verwendung der erfindungsgemaBen Stoffe zur Hoch- 
veredlung von Papier, Textilien, Schaumstoffen, insbesondere 
Polyurethanschaumstoffen, ist von Bedeutung. Dabei erlaubt 
gerade die Verwendung der erfindungsgemaB stabilisierten Ver- 
fahrensprodukte mit Alkoholen und sauren Zusatzen besonders 
elegante Applikationsformen bei der gezielten Vernetzung. 
Hierbei kommt die aktivierende Wirkung dieser sauren Zusatze 
giinstigerweise erst bei der Applikation der Produkte Mm Ver- 
dampfungsprozefi der Alkohole enthaltenden LSsergemische zur 
Virkung, wahrend in verschlossenen Behaltnissen diese sauren 
Zusatze eine vollig konstante Viskositat der Produkte ge- 
wahrleisten. Die gezielte Vernetzung der erfindungsgemafien 
Stoffe setzt ^edoch sofort ein, sobald die Alkoholkonzen- 
tration z.B. im antrocknenden Film in Gegenwart von Luft- 
feuchtigkeit absinkt. Die gezielte, d.h. zu einem gewiinschten 
Zeitpunkt erfolgende Vernetzung der Produkte, z.B. in Gegen- 
wart von luft feuchtigkeit, kann durch die sauren Zusatze so 
stark gesteigert werden, dafi sie in der Kite bereits in 
wenigen Minuten vollstandig ist, wobei die Vernetzung der 
erfindungsgemaBen Stoffe unter Ausbildung von Polysiloxan- 
Briickengliedern erfolgt. 

Die folgenden Beispiele erlautern die Erfindung. 
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Beispiel 1 : 

200 Gewichtsteile (0,1 Mol) eines Adipinsaure-Athylenglykol- 
polyesters der OH-Zahl 56 werden 30 Minuten bei 120°C ent- 
wassert und anschlieBend 30 Minuten bei dieser Temperatur 
mit 44,4 Gewichtsteilen 1-Isocyanato-3,3,5-trimethyl-5- 
isocyanatomethyl-cyclohexan (= 0,2 Mol) zum <y, 03-Diiso- 
cyanatoprepolymer umgesetzt. Man laBt die Temperatur des 
NCO-Prepolymeren auf 100°C fallen, verdtinnt mit 100 Gewichts- 
teilen Toluol, ktihlt die Losung auf 30°C, verdiinnt rasch mit 
200 Gewichtsteilen eines Losergemisches aus Toluol/tert. 
Butanol (1:1) und tropft in diese Losung bei 20 - 24°C in- 
nerhalb von 20 Minuten unter schnellem Riihren eine Losung 
von 13 Gewichtsteilen 1-Amino-3,3,5-trimethyl-5-aminomethyl- 
cyclohexan (= Isophorondiamin) 

und 9,8 Gewichtsteilen H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(-0C 2 H 5 ) 3 
in einem Losergemisch aus 216 Gewichtsteilen wasserfreiem 
Toluol und 216 Gewichtsteilen wasserfreiem tert. -Butanol. 
Man erhalt eine wasserklare Losung eines Polyester-rpoly- 
urethan-polyharnstoffes, in der die Ithoxysilanreste sta- 
tistisch innerhalb der Kette eingebaut sind. Viskositat der 
LSsung : 1400 centi Poise bei 25°C (= Losung A). 

Die Losung A ist vollig frei von Gelkorpern und vernetzten 
Polyadditionsprodukten. Feuchtigkeitsfrei gelagert ist die 
LSsung bei Raumtemperatur 30 Tage lang lagerbestandig ; 
nach dieser Zeit setzt ein f ortlauf ender Viskositatsanstieg 
ein, der alsbald 30 000 cP ubersteigt und zu einer volligen 
Vernetzung des Polyurethan-polyharnstoff en fiihrt. Alle 
ViskositMtsmessungen werden hierbei in ungeoffneten, jeweils 
nur ftir eine Messung benutzten Probef laschen durchgef iihrt . 
Vor dem Einfiillen der Probe A wurden alle Probef laschchen auf 
110°C erhitzt und heiB abgefilllt und verschlossen* Die f ort- 
lauf ende Viskositatsmessung ftihrt zu folgendem Befund: 
Die lagerstabilitat der Probe (A) wird durch Zusatz von 0,5 
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Gewichtsprozent Essigsaureanhydrid extrem stark gesteigert, 
wobei man selbst nach einem halben Jahr bei 20 - 25°C eine 
praktisch unveranderte Viskositat von 1480 centi Poise bei 
25°C findet (Losung B) . 

GieBt man die Proben A und B auf Glasunterlagen, so erhalt 
man hochwertige, auf Glas fest haftende Filme hoher Festig- 
keit, die bei A bei einer relativen Luftf euchtigkeit von 
ca. 60 % in 35 Minuten quantitativ vernetzt sind, wahrend 
die lagerstabilere Probe B bereits nach 15 Minuten nach 
erfolgter Filmbildung vollstandig vernetzt ist. Hierbei wird 
die Prtifung des Gehaltes an vernetzten Polyurethan-poly- 
harnstoffen durch gravimetrische Bestimmung von in Dimethyl- 
formamid nicht gelosten Anteilen durchgefuhrt . Diese Be- 
stimmung erfolgt mit einer Genauigkeit von - 0,5 %, d.h. mit 
grofier Genauigkeit, da unvernetzte Polyurethanpolyharnstof f e 
des Beispiels 1 Uber den gesammten Molekulargewichtsbereich 
von 40 000 bis 200 000 in Dimethylf ormamid bereits bei 40°C 
sehr rasch ISslich sind* 

Vernetzte Filme der beiden Proben A und B besitzen als 
hochelastische Lackierungen wie auch Beschichtungen infolge 
ihrer hohen H&rnstoffgruppenkonzentration und daraus re- 
sultierender zwischenmolekularer Krafte eine tiberraschend 
hohe Festigkeit, Dehnbarkeit, Elastizitat und hervorragendes 
Abriebverhalten, hochste Lichtechtheit und Chemikalienbe- 
stSndigkeit. 

Ersetzt man die in diesem Beispiel zur extremen Stabili- 
sierung verwendete Essigsaureanhydrid-Menge durch: 

a) 0,3 Gewichtsprozent Essigsaure 

b) 0,4 Gewichtsprozent Propionsaureanhydrid 

c) 0,05 Gewichtsprozent Dimethylcarbamidsaurechlorid 

d) 0,04 Gewichtsprozent Ameisensaure 
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e) 0,03 Gewichtsprozent p-Toluolsulfonsauremethylester 

f) 0,05 Gewichtsprozent p-Toluolsulf onylisocyanat 

wird iiber einen gepriiften Zeitraum von 4 Monaten eine gute 
Lagerstabilitat gemessen, wobei folgende Viskositatsande- 
rungen bei 21 °C gefunden werden: 

a) 1520 cent! Poise 

b) 1550 centi Poise 

c) 1600 centi Poise 

d) 1580 centi Poise 

e) 1620 centi Poise 

f) 1570 centi Poise 

Beispiel 2 : 

In 100 Gewichtsteilen hochgereinigtem, iiber P 2 °5 vollig von 
Wasser befreitem Dimethylformamid werden 25 Gewichtsteile 
4,4 , -Diisocyanato-diphenylmethan bei Raumtemperatur gelost 
und auf 10°C abgekiihlt. Im Verlaufe von 10 Minuten tropft 
man unter guter Riihrung 46,8 Gewichtsteile des Kettenver- 
IMngeres 

( C 2 H 3 -0- ) 3 Si-CH 2 -NH- ( CH 2 ) g-NH-C^-Si ( -OC^ ) 3 
zu. 

Man erhSlt einen hochmolekularen, auflerordentlich reaktiven 
Polyharnstoff extrem hoher Xthoxysilanfunktionalitat ♦ 
Viskositat der erhaltenen Losung bei 20°C : 1150 centi Poise. 
Das Polyadditionsprodukt vernetzt an Luft (= rel. Luft- 
feuchtigkeit von 30 - 70 %) in 2 Minuten quant itativ, wobei 
harte Filme entstehen. 

Erhitzt man die Losung, so beginnt bereits bei 40°C und sehr 
rasch bei 100°C unter Athanolabspaltung innerhalb der Poly- 
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merkette 5-Silaimidazolidon-(2)-RingschluB, wobei sehr 
harte, elastische Filme entstehen, die eine hohe thermische 
Bestandigkeit aufweisen, da praktisch alle Wasserstoff- 
atome in der Kette durch 5-Silaimidazolidon-(2)-Bildung 
substituiert sind. Nach einer 3-stundigen Temperaturbe- 
handlung bei 210°C wird ein Film der gleich guten Biegsam- 
keit und Flexibility erhalten. 

Beispiel 3 : 

Dieses Beispiel zeigt, daB es nach dem erf indungsgemafien 
Verfahren mBglich ist, in einem Arbeitsgang hochwertige ver- 
netzte Kunststof f e herzustellen. 200 Gewichtsteile des in 
Beispiel 1 verwendeten entwasserten Polyesters werden mit 
87 Gewichtsteilen 4,4»-Diisocyanatodiphenylmethan bei 
120°C umgesetzt. AnschlieBend werden bei 110°C 18 Gewichts- 
teile 1,4 Butandiol eingeriihrt und hierauf rasch 4,72 Ge- 
wichtsteile des zwei Aminogruppen enthaltenden Kettenver- 
langerers 



zugefiigt. Es wird sofort in eine Form gegossen, die nicht 
vorgeheizt ist, sondem an Luft (= 60 % rel. Luftfeuchtig- 
keit) bei Raumtemperatur gehalten wurde. Bereits nach 10 
Minuten ist eine 0,5 cm dicke Priifplatte durchvernetzt und 
besitzt nach 2 Tagen Lagerune bei 22°C folgende Eigenschaf- 




ten: 



Zugfestigkeit 
Bruchdehnung 
bleibende Dehnung 
Shore -A -Harte 
Elastizitat 



190 kp/cm' 



480 % 
8 % 

68 



45 % 
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Man verfShrt wie in Beispiel 1 beschrieben, verwendet aber 
Squivalente Mengen anderer Diisocyanate zur Prepolymer- 
bildung, und zwar: 

a) 33,6 Gewichtsteile Hexamethylendiisocyanat 

b) 37,6 Gewichtsteile m-Xylylendiisocyanat 

c) 42,0 Gewichtsteile Trimethylhexamethylendiisocyanat 

d) eine Mischung aus 16,8 Gewichtsteilen Hexamethylendi- 
isocyanat und 22,2 Gewichtsteilen 1-Isocyanato-3,3,5- 
trimethyl-5-isocyanatomethyl-cyclohexan 

e) 58 Gewichtsteile eines nach der deutschen Fatentanmel- 
dung Le A 11 106 hergestellten Isocyanat-Telomerisates 
&u£ Hexamethylendiisocyanat und Vinylacetat, das 40 Ge- 
Wichtsprozent angepiropftes Polyvinylacetat enthalt und 
in tlberschussigem Hexamethylendiisocyanat gelbst ist. 
NCO-Gehalt der LcSsung 29 %, Hexamethylendiisocyanat- 
Anteil 58 Gewichtsprozent. 

f ) 52,4 Gewichtsteile 4,4 ! -Diisocyanatodicyclohexylmethan 

g) 25 Gewichtsteile 4,4 l -Diisocyanatodiphenylmethan und 
22,4 Telle 1-Isocyanato-3,3,5-trimethyl-5«isocyanato- 
me thylcy clohexan • 

h) 17,4 Gewichtsteile 1-Methylbenzol-2,4-diisocyanat und 
22,4 Gewichtsteile 1-Isocyanato-3,3,5-trimethyl-5-iso- 
cyanato-cycl ohexan. 

Die Po lyharns t of f b i Idung und Einfuhrung der reaktiven 
Xthoxy s i lan-Gruppen erfolgt genau wie in Beispiel 1 , durch 
Verwendung einer Mischung von 13 Gewichtsteilen 1 -Amino- 
3,3, 5*-trimethyl-5-aminomethylcyclohexan und 
9,8 Q^wichtst^ilen H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(-OC 2 H 5 ) 3 . 
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Als Losergemisch verwendet man bei a) bis h) Toluol-Iso- 
propanol (1:1). Man erhalt lagerstabile und hoch reaktive, 
durch Luftfeuchtigkeit kalt vernetzbare Polyester-poly- 
urethan-polyharnstoffe in 20 gewichtsprozentiger Losung, 
die als Filme Zugf estigkeiten von 190 - 210 kp/cm erreichen 
land folgende Viskositaten bei 25°C aufweisen: 

a) 2400 centi Poise 

b) 3500 centi Poise 

c) 1900 centi Poise 

d) 2100 centi Poise 

e) 4800 centi Poise 

f ) 3200 centi Poise 

g) 5300 centi Poise 

h) 4200 centi Poise 

Gieflt man 20 %-ige Losungen der unter a - f ) genannten 
Polyurethan-Polyharnstoff -Losungen auf Holz-, Metallblech-, 
Textil-, Leder- und Kuns ts toff -Unter lagen, so erhalt man 
weiche, vernetzte und hochelastische Filme hoher Abrieb- 
und hoher Knickbruchfestigkeit, die eine extrem hohe Licht- 
echtheit besitzen und z.B. zur Herstellung hochelastischer 
Lacktiberztige und Beschichtungen verwendet werden konnen. 

Beispiel 5 : 

Man verfShrt genau wie in Beispiel 1 beschrieben, ersetzt 
aber das aus Toluol und tert . -Butanol bestehende Loserge- 
misch durch das ebenfalls stabilisierend wirkende Dimethyl - 
formamid (= wasserfrei). Man verfShrt genau wie im Bei- 
spiel 1, ersetzt aber das monomere Diisocyanat durch 50 Ge- 
wichtsteile 4,4-Diisocyanato-diphenylmethan (Prepolymer- 
bildung bei r 90°C) und verwendet als Kettenverlangerungs- 
mittel jeweils die folgenden Mischungen an Diaminen: 



Le A 14 026 



- 21 - 



30 9 819/09 7 4 



2155259 

n 

a) 0,08 Mol 1-Amino-3,3,5-trimethyl-5-aminomethyX-cyclo- 
hexan und 

0,02 Mol H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Sx(-0C 2 H 5 ) 3 

b) 0,08 Mol Athylendiamin und 

0,02 Mol H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(-0C 2 H 5 ) 2 

c) 0,08 Mol Xthylendiamin und 

0,02 Mol H-N-CH 9 -CH 5 -NH-CTL>-Si(-0CH D \ 

d) 0,08 Mol 4,4 , -D±aminodicyclohexylmethan und 
0,02 Mol H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(-0C 4 H 9 ) 3 

e) 0,08 Mol m-Xylylendiamin und 
0,02 Mol 

H 3 C ^CH 2 -NH-CH 2 -Si(-0C 2 H 5 ) 3 

f) 0,08 Mol 4,4'-Diaminodiphenylmethan und 

/0^CH o 

0,02 Mol H 0 N-CH 0 -CH 0 -NH-CH 0 -Sx j ^ 
2 2 2 2 tH^°- C H 2 

Alle Diaminmischungen a) bis f) werden in 120 Gewichts- 
teilen Isopropanol gelost und im Verlaufe einer halben 
Stunde bei Raumtemperatur unter gutem Rtihren in die Losung 
des NCO-Prepolymeren in Dime thy If ormamid eingetropft. 

Man erhart lagers tabile LSsungen, die folgende Viskosxtaten 
bei 25°C aufweisen: 



H 3 C 
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a) 2500 centi Poise 

b) 5800 centi Poise 

c) 6000 centi Poise 

d) 3500 centi Poise 

e) 3500 centi Poise 

f ) 9300 centi Poise 

GieBt man die Proben auf Glasunterlagen und verdampft Di- 
me thylformamid bei 70°C an atmosphSrischer Luft, so werden 
liber Siloxangruppen vernetzte Filme erhalten, die sogar in 
siedendem Dime thylformamid vollstandig unloslich sind. 

Beispiel 6 ; 

Man verfahrt genau wie in Bel spiel 1, verwendet aber als 
KettenverlSngerungsmittel nur 4,5 Gewichtsteile 
H 2 N-CH 2 -CH 2 -NH-CH 2 -Si(0C 2 H 5 ) 3 und zusatzlich 4,8 Gewichts- 
teile des Kettenabbre chers CgH^-NH-CI^-SiC-OC^)^. 

Ansonsten verfahrt man genau nach den Angaben des Beispiel 1. 
Man erhSlt Polyadditionsprodukte , die neben dem statis- 
tischen Einbau der £thoxysilanreste zusatzlich Silyharn- 
stoffgruppen mit Athoxysilanresten als Endgruppen besitzen- 
Viskositat der Losung: 850 cP/25°C GieBt man Filme aus 
dieser L6sung, so vernetzen sie bereits nach 10 Minuten an 
der Luft bei einer reaktiven Feuchtigkeit von 60 %. 

\ 
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Patentanspruche : 

Verfahren zur Herstellung von Alkoxysilangruppen auf- 
weisenden Polyadditionsprodukten, dadurch gekennzeichnet, 
dafl man Verbindungen der allgemeinen Formel 

R'a 

(R0- ) 3-a Si»CH-NH-R» f -NH-R IV 



in der 

R ein C^-C^-Alkyl- oder C^-C^-Cycloalkjlrest oder 

ein Phenylrest, 
R 1 ein gegebenenfalls halogen- oder cyansubstituierter 

C^-C.jg-Alkyl-, C 4 «C 10 -Cycloalkyl- oder C 6 -C 10 -Arylrest, 

R" ein Wasserstoffatom oder ein Methyl- oder Phenylrest, 
R m ein zweiwertiger aliphatischer, cycloaliphatischer, 

araliphatischer oder aromatischer Kohlenwasserstoff- 

rest mit 2 his 16 Kohlenstoffatomen, 

R'a 

R IV =H , -CH-Si(OR) 3 ^ a 
R» 

und a=0,1f2 1st, 

mit Polyisocyanaten und gegebenenfalls Verbindungen 
mit mindestens zwei aktiven Wasserstoffatomen vom 
Molekulargewicht von 62 bis 6000, gegebenenfalls in L6- 
sungsmitteln, umsetzt. 

2) Verfahren gemSB Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dafi das 
Losungsmittel vollstandig oder teilweise aus sekundaren 
oder tertiSren Alkoholen oder halogenierten Kohlenwasser- 
stoffen oder acylierten Amiden besteht. 

3) Verfahren gem&B Anspruch 1 und 2, dadurch gekennzeichnet, 
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dafl als sekundarer Alkohol Isopropylalkohol, als tertiarer 
Alkohol tert. Butanol, als halogenierte Kohlenwasser- 
stoffe Methylenchlorid, Chloroform, Trichlormonofluor- 
methan, Perchlorathylen oder Trichlorathylen und als 
acylierte Amide Dimethylf ormamid , Methylf ormamid und Di- 
me thylacetamid verwendet werden. 

4) Verfahren gemafl Ansprttche 1-3, dadurch gekennzeichnet, 
dafl Aminoalkylsilanderivate der allgemeinen Formel 



in der R, R', R" und a die schon genannte Bedeutung auf- 
weisen, und R v ein Wasserstoffatom oder ein gegebenenfall 
cyansubstituierter Alkyl-, Cycloalkyl-, Arylalkyl-, Aryl- 
oder Alkylarylrest mit bis zu 46 C-Atomen darstellt, in 
Mengen von 2-60 Gewichtsprozent, bezogen auf die Ver- 
bindung der allgemeinen Formel 



in der R, R', R", R m , R und a die schon genannte Bedeu' 
tung aufweisen, mitverwendet werden. 




R'a 




IV 
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